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Für die Beschichtung von Bauelementen im Bereich der Elektronik erlangt das Beschichtungs-
verfahren der Atomlagenabscheidung zunehmend an Bedeutung. Dieses Verfahren überzeugt
hier durch seine Fähigkeit sehr homogene Schichten mit einer Dicke von wenigen nm auch
auf Strukturen mit hohen Aspektverhältnissen zu erzeugen.
Diese Arbeit beschäftigt sich mit der Atomlagenabscheidung von Aluminiumoxid unter Ver-
wendung der Präkursoren Trimethylaluminium und Wasser. Hauptaufgabe dieser Arbeit ist
die Modellierung eines experimentellen Prozessaufbaus mit kommerzieller Simulationssoftwa-
re. Anhand der Simulationsergebnisse können Aussagen zur Optimierung des ALD-Prozesses
getroffen werden. Die durchgeführten Untersuchungen zeigen, dass für die Simulation eines
ALD-Prozesses sehr lange Rechenzeiten erforderlich sind. Insbesondere konnte ein tieferes
Verständnis der automatischen Zeitschrittweitenregulierung der Software bei transienten Si-
mulationen gewonnen werden. Die Dauer der Spülschritte wurde durch die Simulationsergeb-
nisse als ausreichend bestätigt. Des Weiteren kann die Verwendung der zur Anlage gehörigen
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Wie Gordon Moore 1965 in dem nach ihm benannten Mooreschen Gesetz prophezeite, hat
die Anzahl der verwendeten Bauelemente eines Computerchips stark zugenommen. Gleichzei-
tig wurden die Bauelemente auch immer kleiner. Durch die zunehmende Miniaturisierung der
Bauelemente stiegen die Anforderungen an die verwendeten Beschichtungsverfahren.
Bisher wurden Beschichtungen u. a. durch chemische Gasphasenabscheidung (chemical va-
por deposition, CVD) abgeschieden. Als Spezialfall der CVD wurde die Atomlagenabschei-
dung (atomic layer deposition, ALD) entwickelt. Dieses Verfahren ist optimal für Mikro- und
Nanobauelemente geeignet. Ende der 70er Jahre wurde es von Tuomo Suntola und Mitar-
beitern entwickelt, damals noch unter dem Namen Atomlagenepitaxie (atomic layer epitaxy,
ALE) [1]. Seitdem hat sich das Verfahren durch zunehmendes Interesse stetig weiterentwickelt,






















Abbildung 1.1.: Anzahl der Veröffentlichungen zur ALD von 1982 bis 2012, recherchiert mit
ISI Web of Knowledge [2]
Die Atomlagenabscheidung benötigt ähnlich der CVD Reaktionsgase, genannt Präkurso-
ren. Diese werden, anders als bei der CVD, abwechselnd der Reaktorkammer zugeführt. Da-
durch werden Gasphasenreaktionen zwischen den Präkursoren weitgehend unterbunden und
es werden durch den selbstsättigenden Charakter der Präkursorreaktionen maximal Monola-
gen an der Oberfläche abgeschieden. Diese Besonderheit des Verfahrens sorgt für die hohe
Konformität der Beschichtung. Durch den zyklischen Ablauf ist eine optimale Schichtdicken-
1
einleitung
kontrolle gegeben. Mit dieser Technik können auch kleine Objekte und Strukturen mit hohen
Aspektverhältnissen konform beschichtet werden. Dadurch ergeben sich eine Vielzahl von An-
wendungsfeldern für die ALD: Beschichtung von Kondensatorgrabenstrukturen; Herstellung
von Elektrolumineszenzanzeigen und Abscheidung von high-k-Materialien; um nur einige zu
nennen [3–5].
Da einige ALD-Prozesse auch bei sehr geringen Temperaturen ablaufen, können so auch tem-
peraturempfindliche Materialien wie Polymere oder organische Moleküle beschichtet werden
[6]. Die Beschichtung mit Al2O3 ist ein solcher Prozess, welcher bereits bei sehr geringen
Temperaturen durchführbar ist [7].
Für einen Überblick über die Geschichte, die Einsatzgebiete und die bisher untersuchten
Präkursorkombinationen der ALD sei auf die ausführlichen Übersichtsartikel verwiesen [8–13].
Zur Verdeutlichung der Fähigkeiten der ALD ist in Abbildung 1.2 eine Rasterelektronenmi-
kroskopaufnahme (REM) eines beschichteten Siliziumwafers zu sehen. Die Al2O3-Beschichtung
der Wafergräben hat eine Dicke von 300 nm. Die hohe Konformität der ALD-Beschichtung
selbst in Grabenstrukturen mit hohen Aspektverhältnissen ist hier deutlich erkennbar.
Abbildung 1.2.: REM-Aufnahme eines mit Al2O3 beschichteten Siliziumwafers mit Graben-
struktur [14]
Diese Arbeit beschäftigt sich mit der Simulation der ALD von Al2O3 mittels Trimethylalu-
minium (TMA) und Wasser. Dieses Verfahren wird am Fraunhofer-Institut für Elektronische
Nanosysteme (ENAS) in Chemnitz untersucht. Ziel dieser Untersuchung ist die Optimierung
des Prozesses unter Nutzung einer Versuchsanlage der Firma MicroSystems GmbH [15]. Zur
wirtschaftlichen Umsetzung des Verfahrens ist eine optimale Prozesskonfiguration notwendig,
um die benötigten Zykluszeiten minimieren zu können. Versuche zeigten jedoch keine optima-
len Ergebnisse. Es wurden inhomogene Beschichtungen ähnlich eines CVD-Prozesses erzielt.
Um die Ursachen zu finden, wird der ALD-Prozess unter Verwendung der kommerziellen Soft-
ware Cfd-Ace+ simuliert [16].
Zum Verständnis der Prozesse werden die Prinzipien der ALD in Kapitel 2 präsentiert. Ka-
pitel 3 beschäftigt sich mit den strömungsmechanischen Grundlagen sowie der numerischen
Implementierung. In Kapitel 4 werden die theoretischen Grundlagen der Oberflächenreaktio-
nen zwischen Gasen und Feststoffen betrachtet. In Kapitel 5 ist die Simulation des Al2O3
ALD-Prozesses unter Verwendung der Simulationssoftware Cfd-Ace+ beschrieben. Die Er-
gebnisse der Simulation werden in Kapitel 6 präsentiert und diskutiert. Abschließend wird




PRINZ IP DER ATOMLAGENABSCHE IDUNG
2.1 ablauf der atomlagenabscheidung
Ein typischer ALD-Prozess verwendet zwei Präkursoren. Diese werden abwechselnd der Re-
aktorkammer zugeführt. Ein ALD-Zyklus besteht aus 4 Schritten und ist in Abbildung 2.1
schematisch dargestellt.




1. Der erste Präkursor wird in die Reaktorkammer eingelassen. An der Substratoberfläche
wird dieser adsorbiert und reagiert mit der Substratoberfläche. Die dabei entstehenden
Reaktionsprodukte bilden bis zu einer Monolage auf der zu beschichtenden Oberflä-
che. Entstehende Nebenprodukte reagieren weder mit der Oberfläche noch mit dem
Präkursor. Diese Reaktion ist selbstsättigend.
2. Es folgt der erste Spülgang. Dabei werden alle nicht adsorbierten Präkursormoleküle
sowie entstandene Nebenprodukte mit Hilfe eines Inertgases aus der Reaktorkammer
gespült.
3. Der zweite Präkursor wird in die Reaktorkammer geleitet. Der zweite Präkursor rea-
giert nach Adsorption an der Substratoberfläche mit den Reaktionsprodukten des ers-
ten Dosierschrittes. Es entsteht bis zu einer Monolage (meist deutlich weniger) des ge-
wünschten Beschichtungsstoffes. Entstehende Nebenprodukte reagieren weder mit der
Oberfläche noch mit dem Präkursor. Die Reaktion ist wieder selbstsättigend.
4. Es folgt der zweite Spülgang. Es werden alle nicht adsorbierten Präkursormoleküle
sowie entstandene Nebenprodukte mit Hilfe eines Inertgases aus der Reaktorkammer
gespült.
Dieser Zyklus wird solange durchlaufen, bis die gewünschte Schichtdicke erreicht ist. Bei
der Konfiguration des ALD-Prozesses ist auf die richtige Einstellung der Schritte zu achten
(siehe Abschnitt 2.3).
Durch den zyklischen Ablauf der ALD ergeben sich eine Reihe von Vorteilen gegenüber
anderen Verfahren. Da maximal eine Monolage während eines Zyklus abgeschieden wird, be-
steht eine optimale Schichtdickenkontrolle. Auch können dadurch Mikro- und Nanobauteile
optimal beschichtet werden. Die erzeugten Schichten sind sehr homogen und ohne Verunrei-
nigungen. Da manche ALD-Prozesse auch bei geringen Temperaturen durchgeführt werden
können, sind diese für temperaturempfindliche Materialien geeignet. Ein großer Nachteil der
ALD ist die geringe Geschwindigkeit. Es werden Abscheideraten von 100 - 300 nm/h erreicht,
dies wird aber teilweise durch die Fähigkeit zur Fertigung großer Lose ausgeglichen [10]. Des
Weiteren ist das Finden der optimalen Prozessparameter sehr aufwändig.
2.2 präkursoren
Die verwendeten Präkursoren müssen eine Reihe von Anforderungen erfüllen. Sie sollten bei
der Prozesstemperatur thermisch stabil sein und sich nicht zersetzen. Die Präkursoren sollen
stark mit der Oberfläche reagieren, sodass die Sättigung schnell eintritt. Dabei dürfen die
Präkursoren nicht ätzend wirken. Die adsorbierten Moleküle dürfen nicht wieder desorbieren.
Als Nebenprodukt der ALD sollten nur ungefährliche Gase entstehen, welche weder mit der
Oberfläche noch mit den Präkursoren reagieren. Idealerweise sind die Präkursoren leicht her-
stellbar, billig, ungiftig und umweltfreundlich.
Für die ALD von Al2O3 werden Trimethylaluminium (TMA, Al(CH3)3) und Wasser ver-
wendet. Die Gesamtreaktionsgleichung für einen Zyklusdurchlauf lautet:
2 Al(CH3)3 + 3 H2O −−→ Al2O3 + 6 CH4 (2.1)
Die Reaktionsenthalpie dieser Reaktion beträgt -376 kcal und ist damit einer der größten
unter den ALD-Reaktionen [8].
4
prinzip der atomlagenabscheidung
Die vereinfachten Teilreaktionen für die einzelnen Dosierschritte lauten:
A : Al−OH*+ Al(CH3)3 −−→ Al−O−Al(CH3)2*+ CH4
B : Al−CH3*+ H2O −−→ Al−OH*+ CH4
(2.2)
Die Oberflächenspezies sind durch * gekennzeichnet.
2.3 prozessparameter
Die Prozessparameter eines ALD-Prozesses sind so zu wählen, dass ein optimaler Prozessab-
lauf und eine homogene Abscheidung gewährleistet werden. Ein ALD-Prozess wird meist
durch die Abscheiderate (Dicke der abgeschiedenen Schicht in Å pro Zyklus) charakterisiert.
Für die ALD von Al2O3 mittels TMA und Wasser wird eine maximale Abscheiderate von
rund 1,2 Å/Zyklus berichtet [10, 17]. Um den Einfluss verschiedener Prozessparameter zu
verdeutlichen, wird deren Einfluss auf die Abscheiderate untersucht.
Wichtige Prozessparameter sind die Dosier- und die Spülzeit. Die Dosierzeit sollte lang
genug sein, um eine Sättigung der Adsorptions- und Reaktionsprozesse zu garantieren. Ab-






Abbildung 2.2.: Einfluss der Dosierzeit auf die Abscheiderate (gemäß [10])
gerung ist die Zeit, die der Präkursor braucht um vom Einlass zur Substratoberfläche zu
gelangen. Sie ist abhängig von der Reaktorgeometrie und der Präkursorstromdichte. Mit stei-
gender Dosierzeit steigt auch die Abscheiderate, bis eine Sättigung eintritt. Die Dosierzeit,
bei der Sättigung eintritt, ist die optimale Dosierzeit. Sie ist stark von der Reaktorgeometrie
und dem vorliegenden Prozess abhängig und muss experimentell ermittelt werden.
Auch die Spülzeit sollte ausreichend lang sein, um alle verbleibenden Präkursormoleküle
zu entfernen. Verbleiben Präkursormoleküle im Reaktorraum, kann es zu ungewollten Reak-
tionen während des nächsten Dosierschrittes kommen; welche Inhomogenitäten durch Parti-
kelbildung aufgrund von Gasphasenreaktionen hervorrufen. In Abbildung 2.3 ist der Einfluss
der Spülzeit auf die Abscheiderate abgebildet. Bei zu kurzer Spülzeit kommt es zu einer sehr
großen Abscheiderate. Die abgeschiedenen Schichten sind dann inhomogen und von geringer
Qualität. Die benötigte Spülzeit ist wie die Dosierzeit stark von der Reaktorgeometrie und






Abbildung 2.3.: Einfluss der Spülzeit auf die Abscheiderate
Ein weiterer wichtiger Parameter ist die Temperatur des Substrates (Wafer). In Abbildung
2.4 ist der Einfluss der Temperatur auf die Abscheiderate schematisch dargestellt. Durch Er-
wärmung des Substrates wird die notwendige Energie zum Ablauf der Oberflächenreaktionen









Abbildung 2.4.: Einfluss der Temperatur auf die Abscheiderate (gemäß [10])
In der Mitte befindet sich das sogenannte ALD-Temperaturfenster. Hier ist ein selbstsät-
tigender Prozess vorhanden und die Abscheiderate ist weitgehend unabhängig von der Tem-
peratur. Die Größe dieses Fensters ist abhängig von den verwendeten Präkursoren. Bei zu
geringer Temperatur kann die Abscheiderate steigen (a) oder sinken (b). Steigende Abscheide-
raten können durch Multilagenadsorption oder Kondensationsprozesse hervorgerufen werden.
Ursachen für eine sinkende Abscheiderate bei geringen Temperaturen können langsamer ablau-
fende chemischen Reaktionen sein. Es erfolgt dann keine Sättigung der Reaktion mehr. Dies
kann durch längere Dosierzeiten teilweise ausgeglichen werden. Bei zu hohen Temperaturen
kann es ebenfalls zu steigenden (c) oder sinkenden (d) Abscheideraten kommen. Ursache für
steigende Abscheideraten ist die einsetzende thermische Zersetzung des Präkursors. Desorp-
tionsprozesse können eine sinkende Abscheiderate bei hohen Temperaturen verursachen.
Für die ALD von Al2O3 mittels TMA und Wasser befindet sich das Temperaturfenster
im Bereich 200 - 350 ◦C [18]. Ab 350 ◦C wird TMA thermisch instabil und beginnt sich zu
zersetzen [19]. Die niedrigste bisher untersuchte Temperatur zur ALD von Al2O3 ist 33 ◦C,
wobei hier wesentlich längere Zykluszeiten notwendig sind [7].
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2.4 einteilung der ald-reaktoren
ALD-Reaktoren lassen sich in zwei Typen unterteilen: "Flow type"-Reaktoren und "Shower-
head type"-Reaktoren [20]. Letztere sind ähnlich einem CVD-Reaktor aufgebaut. In Abbil-












Abbildung 2.5.: ALD-Reaktortypen: (a) "Flow type"-Reaktor und (b) "Showerhead type"-
Reaktor (gemäß [20])
Bei einem "Flow type"-Reaktor strömt das Gas mit geringer Geschwindigkeit horizontal
über das Substrat. Diese Reaktorart wird oft für Forschungszwecke genutzt [7, 17]. Auch sind
viele industriell erhältliche Anlagen "Flow type"-Reaktoren, da diese eine Fertigung großer Lo-
se ermöglichen. Bei einem "Showerhead type"-Reaktor strömt das Gas vertikal mit hoher Ge-
schwindigkeit auf das horizontal angeordnete Substrat. Die horizontal eingesetzte Gasdusche
(showerhead) sorgt für eine bessere Verteilung der Präkursoren während der Dosierschritte.
Mit dieser Reaktorart kann immer nur ein Wafer beschichtet werden.





3.1 charakterisierung der strömung durch ähnlichkeitskennzahlen
Zur Beschreibung einer Strömung werden dimensionslose Ähnlichkeitskennzahlen verwendet.
Für Strömungen ist die Reynolds-Zahl Re wichtig. Diese beschreibt das Verhältnis aus





L ist eine charakteristische Länge, welche die vorhandene Geometrie beschreibt. Für einen
ALD-Reaktor ist dies der Abstand zwischen Waferoberfläche und Reaktorwand.
Anhand der Reynolds-Zahl kann bestimmt werden, ob eine laminare oder eine turbulente
Strömung vorliegt. Bei kleinen Reynolds-Zahlen, unterhalb einer kritischen Reynolds-Zahl
Rekrit, liegt eine laminare Strömung vor. Die kritische Reynolds-Zahl ist von der vorliegen-
den Strömung abhängig. Für Rohrströmungen gilt beispielsweise Rekrit ≈ 2300.
Eine weitere Ähnlichkeitskennzahl ist die Knudsen-Zahl Kn. Mit Hilfe der Knudsen-
Zahl können die verschiedenen Strömungsbereiche definiert werden (siehe Tabelle 3.1). Sie ist





Die mittlere freie Weglänge λf beschreibt die mittlere freie Flugstrecke eines Moleküles zwi-





2 · d2 · p
(3.3)
Tabelle 3.1.: Strömungsbereiche in Abhängigkeit der Knudsen-Zahl
0 < Kn < 10−2 Kontinuumsströmung
10−2 < Kn < 10−1 Gleitströmung
10−1 < Kn < 10 Übergangsströmung
10 < Kn Molekülströmung
Bei einer Kontinuumsströmung sind die makroskopischen Strömungseigenschaften weitest-
gehend unabhängig von den Eigenschaften einzelner Moleküle. Bei geringem Druck oder einer
8
strömungsmechanische grundlagen
kleinen charakteristischen Länge kann die Anzahl der Moleküle stark absinken, weshalb die
Betrachtung als Kontinuum nur bedingt möglich ist. Im Bereich der Gleitströmung sind die
Bilanzgleichungen der Kontinuumsströmung (Navier-Stokes-Gleichungen) noch gültig, je-
doch gilt die Stokessche Haftbedingung an der Wand nicht mehr. Bei einer Molekülströmung
gilt die Kontinuumsmechanik nicht mehr, eine solche Strömung muss mit der kinetischen Gas-
theorie unter Lösung der Boltzmann-Gleichung behandelt werden.
Die Strömungen innerhalb eines ALD-Reaktors sind meist Kontinuumsströmungen. Da
jedoch auch sehr geringe Drücke realisiert werden können und eine Gleitströmung möglich ist,
wird im Folgenden die veränderte Randbedingung einer Gleitströmung näher betrachtet.
die wandrandbedingung einer gleitströmung
Bei der Kontinuumsmechanik galt bisher die Stokessche Haftbedingung (auch No Slip-Rand-
bedingung):
u = uWand T = TWand (3.4)
Auf die Wand treffende Moleküle eines Gases mit den Eigenschaften u, T nehmen die Ei-
genschaften der Wand uWand, TWand an. Man spricht hier von vollständiger Akkomodation
[21]. In einer Gleitströmung gilt dies nicht mehr; es liegt unvollständige Akkomodation vor
(auch Slip-Randbedingung). Es besteht eine Differenz zwischen der Gas- und der Wandge-
schwindigkeit bzw. zwischen der Gas- und der Wandtemperatur an der Wandoberfläche. Zur
Beschreibung der unvollständigen Akkomodation werden Akkomodationskoeffizienten für Im-








mit den Eigenschaften der einfallenden Moleküle auf die Wandoberfläche uein und Tein sowie
den Eigenschaften der reflektierten Moleküle uref und Tref . Der Extremfall uein = uref mit
αI = 0 wird als vollständiges Gleiten bezeichnet.
Die Akkomodationskoeffizienten haben einen großen Einfluss auf den Strömungswiderstand
(Reibungsverluste an der Wand) und den Wärmeübergang zwischen Wand und Fluid, jedoch





Zur mathematischen Beschreibung der Strömung werden Bilanzgleichungen für Masse, Impuls,
Energie und Spezies verwendet. Die entsprechenden partiellen Differentialgleichungen werden
in diesem Abschnitt präsentiert.























Durch Spezifizierung der Bilanzgröße φ, des allgemeinen Diffusionskoeffizienten Γφ und des
allgemeinen Quelltermes Sφ ergeben sich die allgemeinen Bilanzgleichungen (siehe Tabelle
3.2).
Tabelle 3.2.: Parameter der Bilanzgleichungen
φ Γφ Sφ
Masse 1 0 0
Impuls ui τij − ∂p∂xi + fi
Energie h λ Sh
Spezies ωa ρDa Sa
Die Bilanzgleichung der Masse ergibt sich aus der ersten Zeile in Tabelle 3.2. In Gleichung






(%ui) = 0 (3.7)
mit:
% Dichte
ui Geschwindigkeit, i = x, y, z
Die Impulserhaltung wird durch die Navier-Stokes-Gleichungen gemäß den Gleichungen

















































Die Volumenkräfte fi beschränken sich meist auf die Gewichtskraft gi:
fi = % · gi (3.11)
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Für das Kronecker-Delta δij gilt:
δij =
{
1, für i = j,
0, für i 6= j.
(3.13)


















Sh Quellterm (volumetrische Wärmeerzeugung).
















ωa Massenanteil der Spezies a
Da Diffusionskoeffizient der Spezies a
Sa Quellterm der Spezies a (Reaktionsrate, thermische Diffusion und Multi-
komponentendiffusion ).
Zusätzlich gilt das ideale Gasgesetz:
p ·M = ρ ·R ·T (3.16)
mit:
M molare Masse
R universelle Gaskonstante R = 8, 314 J/(mol K)
3.2.2 Anfangs- und Randbedingungen
Um die Bilanzgleichungen eindeutig lösen zu können sind Randbedingungen für die Ränder
des Berechnungsgebietes anzugeben. Durch diese werden die allgemeinen Differentialgleichun-
gen dem vorliegenden Problem angepasst. Die Angabe der Randbedingungen kann in vier
Formen erfolgen.
• Randbedingung 1.Art: Von-Neumann-Bedingung
Bei dieser Randbedingung wird ein fester Wert einer Bilanzgröße vorgegeben. Ein Bei-
spiel ist die Haftbedingung uWand = 0 an festen Wänden.
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• Randbedingung 2.Art: Dirichlet-Bedingung
Bei dieser Randbedingung wird der Normalengradient einer Bilanzgröße vorgegeben.
Ein Beispiel ist die Vorgabe eines Wärmestromes q̇ = −λ∇T .
• Randbedingung 3.Art: Cauchy-Bedingung
Diese Randbedingung ist eine Kombination der Von-Neumann- und der Dirichlet-
Bedingung.
• Randbedingung 4.Art: periodische Randbedingungen
Zur Lösung instationärer Probleme ist zusätzlich die Vorgabe einer Anfangsbedingung zum
Zeitpunkt t = 0 notwendig.
3.2.3 Numerische Methoden
Zur Lösung der Bilanzgleichungen aus Abschnitt 3.2.1 gibt es verschiedene Methoden: die
Finite-Differenzen-Methode (FDM), die Finite-Volumen-Methode (FVM) und die Finite-Ele-
mente-Methode (FEM). Die Software Cfd-Ace+ nutzt, wie viele CFD-Simulationsprogram-
me, die Finite-Volumen-Methode. Alle Methoden setzten eine vorhergehende Diskretisierung
des Berechnungsgebietes voraus.
Generierung eines Rechengitters
Unter der Diskretisierung des Berechnungsgebietes ist die Erzeugung einer endlichen Anzahl
von Punkten (Knoten) innerhalb des Berechnungsgebietes zu verstehen. Durch Verbindung
der Knoten wird das Rechengitter des Berechnungsgebietes erstellt. Durch dieses Rechengitter
wird das Berechnungsgebiet in eine endliche Anzahl von Zellen (Kontrollvolumen) unterteilt.
Es ist auf die Qualität des Gitters zu achten, da schlecht erstellte Gitter die Lösung maß-
geblich beeinflussen oder sogar eine Lösung verhindern können. Das Gitter sollte fein genug
sein, um eine Netzabhängigkeit der Lösung zu vermeiden. Gleichzeitig sollte die Zellenanzahl
aus wirtschaftlichen Gründen möglichst klein gehalten werden.
Man unterscheidet zwischen strukturierten und unstrukturierten Gittern [24]. Strukturier-
te Gitter bestehen aus Rechtecken (2D) oder Hexaedern (3D). Bei strukturierten Gittern
sind die Beziehungen zwischen den Kontrollvolumen sowie deren Geometrie ähnlich. Sie sind
meist recht aufwändig zu generieren und nur bei einfachen Geometrien sinnvoll. Unstruktu-
rierte Gitter dagegen können leicht automatisch generiert werden und sind auch für komplexe
Geometrien geeignet. Sie bestehen meist aus Dreiecken und Vierecken (2D) oder Tetraedern
und Hexaedern (3D). Bei einem unstrukturierten Netz gibt es keine Beziehung zwischen den
Kontrollvolumen. Dafür sind unstruktierte Rechengitter mit mehr Rechenaufwand verbunden.
Die Finite-Volumen-Methode
Zur Verdeutlichung der FVM ist exemplarisch ein zweidimensionales Kontrollvolumen in ei-













Abbildung 3.1.: Kontrollvolumen um Knotenpunkt P mit benachbarten Kontrollvolumina in
Kompassnotation
Der Knotenpunkt, welcher Mittelpunkt des Kontrollvolumens ist, wird als P bezeichnet. Die
benachbarten Knoten werden gemäß der Kompassnotation benannt. Bei einem dreidimensio-
nalen Gitter kommen noch die Raumrichtungen oben (T - top) und unten (B - bottom) hinzu.
Bei der FVM wird die Bilanz einer Bilanzgröße durch Integration über das Kontrollvolumen
bestimmt. Zur Bestimmung der konvektiven und diffusiven Anteile wird das Volumenintegral
unter Anwendung des Gaußschen Integralsatzes in ein Flächenintegral transformiert. Es wird
dabei die lokale Bilanz über jedes Kontrollvolumen gebildet. In Abbildung 3.2 ist eine lokale
Bilanz dargestellt. Dabei sind die Ströme, welche aus dem Kontrollvolumen um W austreten
identisch mit den Strömen, welche in das Kontrollvolumen um P eintreten. Für die FVM ist
die Summe der Einzelbilanzen gleich der Gesamtbilanz (zuzüglich numerischer Fehler). Die
FVM ist somit konservativ erhaltend.
W P
Abbildung 3.2.: Lokale Bilanz zwischen zwei Kontrollvolumina (gemäß [24])
Diskretisierungsverfahren
Um die Bilanzgleichungen lösen zu können, müssen diese durch Anwendung geeigneter Metho-
den diskretisiert werden. Zur örtlichen Diskretisierung sind das Upwind-Verfahren und der zen-
trale Differenzenquotient in der Simulationssoftware implementiert. Das Upwind-Verfahren ist
als Verfahren erster und zweiter Ordnung in der Simulationssoftware hinterlegt.
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Abbildung 3.3.: Bilanzgröße φ eines Kontrollvolumens zur örtlichen Diskretisierung (gemäß
[25])
Das Upwind-Verfahren erster Ordnung definiert die Bilanzgrößen an den Flächen des Kon-




φW , wennuw > 0
φP , wennuw < 0
φe =
{
φP , wennue > 0
φE , wennue < 0
(3.17)
Das Upwind-Verfahren zweiter Ordnung berechnet die Bilanzgrößen an den Flächen der Kon-




f(φW ,φWW ), wennuw > 0
g(φP ,φE), wennuw < 0
φe =
{
f(φP ,φW ), wennue > 0
g(φE ,φEE), wennue < 0
(3.18)
Bei Verwendung des zentralen Differenzenquotienten wird der nächste Knoten stromaufwärts
und der nächste Knoten stromabwärts zur Berechnung der Bilanzgröße an den Flächen des
Kontrollvolumens verwendet. Die Bilanzgrößen werden durch Interpolation berechnet.









Υw und Υe sind Interpolationsfaktoren. Diese Faktoren bewirken eine geometrische Gewich-
tung des Einflusses der Bilanzgrößen an den Knoten stromauf- und stromabwärts.
Zur zeitlichen Diskretisierung wird durch die Software das implizite Euler-Verfahren und
das Crank-Nicolson-Verfahren angeboten. Das implizite Euler-Verfahren ist ein Verfah-












Das Crank-Nicolson-Verfahren ist ein Verfahren zweiter Ordnung. Die exemplarische





















Zur Charakterisierung der zeitlichen Diskretisierung wird die Courant-Friedrich-Lewy-
Zahl (CFL) verwendet.
CFL = u ·∆t
∆x
(3.22)
Bei Verwendung expliziter Verfahren zur zeitlichen Diskretisierung gilt als Stabilitätsbedin-
gung CFL < 1. Da hier aber nur implizite Verfahren verwendet werden, sind auch CFL-Zahlen
größer eins möglich. Jedoch kann eine größere CFL-Zahl Einfluss auf die Genauigkeit der Lö-





Um die chemischen Prozesse der Atomlagenabscheidung zu verstehen, werden im Folgenden
die Grundlagen der Oberflächenreaktionen zwischen Gasen und Feststoffen dargelegt. Die
Grundlagen wurden in Anlehnung an [26, 27] verfasst.
4.1 gas - festkörper - reaktionen
Bei der Reaktion von Gasen und Festkörpern erfolgt eine "Bindung" des Gases an den Fest-
körper, dieser Prozess wird Adsorption genannt. Man unterscheidet dabei zwei Adsorptions-
formen: Physisorption und Chemisorption. Bei der Physisorption sind die adsorbierten Gas-
moleküle und die Festkörperphase durch physikalische Kräfte (z.B. van der Waals-Kräfte)
verbunden. Die chemischen Strukturen werden dabei nicht verändert. Bei der Chemisorption
werden Gas und Festkörper chemisch gebunden, dabei wird die chemische Struktur des gebun-
denen Gases verändert. Bei reversiblen Prozessen kommt es zu Desorption. Dabei verlassen
adsorbierte Gasmoleküle die Festkörperoberfläche wieder. Abbildung 4.1 veranschaulicht die
auftretenden Prozesse während einer Gas-Festkörper-Reaktion.
Abbildung 4.1.: Teilprozesse einer Oberflächenreaktion
Um das Adsorptionsverhalten eines Gases beschreiben zu können, wird dieses meist experi-
mentell untersucht. Dazu wird bei bekanntem Gasdruck die Massenänderung des Festkörpers
in Folge der Adsorption bestimmt. Als Ergebnis entstehen die sogenannten Adsorptionsiso-
thermen. Es wird der Bedeckungsgrad θ der Festkörperoberfläche gegenüber dem Druck p des
Gases aufgetragen. Der Bedeckungsgrad θ ε [0, 1] ist definiert als
θ =
vom Gas besetzte Festkörperoberfläche
Gesamtoberfläche des Festkörpers (4.1)
Es gibt eine Vielzahl von Gleichungen für die Adsorptionsisothermen, welche unterschiedliche
Modellannahmen benutzen. Eine dieser Isothermen ist die Langmuir-Isotherme. Sie beruht
auf den Annahmen, dass maximal eine Monolage adsorbiert wird, die Adsorptionsenthalpie
16
grundlagen der oberflächenreaktionen
auf der Oberfläche konstant ist und keine Wechselwirkungen zwischen den Gasmolekülen
auftreten. Für ein Gas A gilt:
θA =
kAequ · [A]
1 + kAequ · [A]
(4.2)
[A] ist die Konzentration des Gases A über der Oberfläche in mol/m3. Die Gleichgewichtskon-
stante kequ ist der Quotient aus der Adsorptionskonstante kad und der Desorptionskonstante
kdes im Gleichgewichtszustand, dass heißt, die Reaktionsraten für Adsorption und Desorption
sind gleich: rad = rdes.
4.2 reaktionskinetik
Im Folgenden wird exemplarisch eine Oberflächenreaktion der Form aA+ bB −−→ cC+ dD
betrachtet. A sei das Gas über der Oberfläche; B die reagierenden Oberflächenmoleküle; C
das feste Reaktionsprodukt, welches sich an der Oberfläche anlagert, und D das gasförmige
Nebenprodukt. Die Reaktionsrate rAB ist die zeitliche Änderung der Stoffmengen der Reak-












Bei den vorliegenden Oberflächenreaktionen handelt es sich um Reaktionen zweiter Ordnung.
Das heißt die Reaktanten A und B werden im selben Maße verbraucht. Die Reaktionsrate der
Reaktion von A und B ist allgemein definiert als
rAB = kAB · [A] · [B] (4.4)
Die Reaktionsrate rAB wird durch die Reaktionskonstante kAB bestimmt. Diese Konstante
ist abhängig von der jeweiligen Reaktion und den vorhandenen Prozessparametern (T, p) und
muss experimentell bestimmt oder durch quantenmechanische Simulation berechnet werden.
Die Oberflächenreaktionen der Atomlagenabscheidung laufen oft nach dem Eley-Rideal-
Mechanimus ab.
Ag −−→ Aad
Aad + Bs −−→ Cs + Dg
(4.5)
Dabei reagiert das Gas A nach Adsorption mit dem Oberflächenmolekül B. Das Reaktionspro-
dukt C lagert sich an der Oberfläche an und das entstehende Nebenprodukt D wird desorbiert.
Die Reaktionsrate dieser Gesamtreaktion ist somit abhängig von der Adsorptionskonstante
von A (kAequ) und der Reaktionskonstante der Reaktion von A und B (kAB).
rAB = kAB · θA · [B] (4.6)





equ [A] · [B]
1 + kAequ [A]
(4.7)
Eine andere in der Praxis häufig verwendete Methode zur Beschreibung der Reaktionskine-
tik ist die Haftwahrscheinlichkeit (auch: Haftkoeffizient) s in Abhängigkeit vom Bedeckungs-
grad θ. Die Haftwahrscheinlichkeit ist gemäß Gleichung 4.8 definiert.
s(θ) =
Zahl der haftenden Moleküle
Zahl aller Moleküle die auf die Oberfläche treffen (4.8)
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Die Haftwahrscheinlichkeit beschreibt, mit welcher Wahrscheinlichkeit ein eintreffendes Gas-
molekül an der Festkörperoberfläche haftet. Für eine gering bedeckte Oberfläche ist die An-
zahl der freien Adsorptionsplätze hoch und somit die Haftwahrscheinlichkeit hoch. Steigt der
Bedeckungsgrad, sinkt die Haftwahrscheinlichkeit, da die Zahl möglicher Adsorptionsplätze
sinkt. Ist die Haftwahrscheinlichkeit s0 = s(θ = 0) bekannt, kann s(θ) gemäß Gleichung 4.9
berechnet werden.
s(θ) = s0 · (1− θ) (4.9)
Die Reaktionsrate unter Verwendung der Haftwahrscheinlichkeit ist definiert als
rAB = s(θ) · j (4.10)
j ist die Molekülstromdichte auf der Oberfläche und besitzt die Einheit mol/(m2s). Für die








Zur Simulation des ALD-Prozesses wird die kommerzielle Software Cfd-Ace+ der Esi Group
verwendet. Dieses Softwarepaket besteht aus einem Präprozessor (Cfd-Geom) zur Geometrie-
und Netzerstellung, einem Löser mit grafischer Oberfläche (Cfd-Ace) und einem Postprozes-
sor (Cfd-View) zur Datenvisualisierung.
Dieses Kapitel beschreibt die Simulation des ALD-Prozesses. Dies umfasst die Erstellung
der Geometrie, eine angemessene Vernetzung des Berechnungsgebietes und die Eingabe der
notwendigen Parameter zur Lösung des Problems wie die zu lösenden Differentialgleichungen,
Stoffwerte, Rand- und Anfangsbedingungen.
5.1 prozessparameter
Im Vorfeld dieser Arbeit wurde eine Reihe von Experimenten zur Einstellung des ALD-
Prozesses am ENAS durchgeführt. Dabei wurden die Prozessparameter variiert und die resul-
tierende Beschichtung bezüglich ihrer Homogenität untersucht [29]. Es hat sich dabei gezeigt,
dass ein geringer Prozessdruck bessere Ergebnisse erzielt. Deshalb wurde ein Versuch mit
geringem Prozessdruck zur Simulation ausgewählt. Die Parameter des gewählten Prozesses
sind in Tabelle 5.1 dargestellt.





Temperatur Argon 50 ◦C
Temperatur TMA 50 ◦C
Temperatur Wasser 80 ◦C
Dosierzeit 500 ms
Spülzeit 2000 ms
Argon-Strom (permanent) 100 sccm
Argon-Strom (Dosierschritt) 50 sccm
TMA-Strom 25 mg/min (7,77 sccm)
Wasser-Strom 10 mg/min (12,44 sccm)
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Das Ergebnis des ausgewählten Experimentes ist in Abbildung 5.1 zu sehen. Als Resul-
tat liefern die Experimente die Schichtdicke tS der abgeschiedenen Aluminiumoxidschicht an
81 Punkten auf der Waferoberfläche, welche durch Ex-Situ Ellipsometriemessungen ermit-
telt wird. Aus dem Ergebnis für das ausgewählte Experiment ergibt sich eine Inhomogenität
von rund 10,1 %. Die Inhomogenität wird gemäß Gleichung 5.1 aus der maximalen Schicht-
dicke tS,max, der minimalen Schichtdicke tS,min und der durchschnittlichen Schichtdicke tS
berechnet.
Inhomogenität = tS,max − tS,min2 · tS
· 100% (5.1)
Ein gut konfigurierter ALD-Prozess produziert Schichten mit einer Inhomogenität von 1 - 2 %.
Die Abscheiderate liegt hier bei 0,76 Å/Zyklus, was unter dem Optimum von 1,2 Å/Zyklus
für diesen Prozess liegt.












































Unter der Verwendung von Cfd-Geom wird die Reaktorgeometrie erstellt. Es werden zwei
verschiedene Modelle verwendet: ein Halbmodell und ein Vollmodell des Reaktors. Das klei-
nere Halbmodell wird anfangs gewählt, um bei geringer Rechenzeit die Spülzeiten genauer zu
untersuchen. Zur Einsparung von Rechenzeit wird die Symmetrie des Reaktors bei zwei gegen-
über liegenden Einlässen ausgenutzt. Diese Einlasskonfiguration entspricht jedoch nicht der
realen Konfiguration. Um die reale Einlasskonfiguraton abzubilden, wird ein Vollmodell des
Reaktors verwendet. Beide Modelle sind stark vereinfacht; es werden vorhandene Ausbuch-
tungen und Fenster an der Außenseite des Reaktors sowie der zum Reaktorraum gehörende
Bereich unterhalb des Wafers nicht berücksichtigt.
Halbmodell des Reaktors
In einer ersten Untersuchung wird ein vereinfachtes Halbmodell verwendet: durch Symmetrie
des Reaktorraumes muss nur die Hälfte des Reaktors modelliert werden und die benötigte
Rechenzeit verringert sich erheblich. Dieses Modell besitzt nur zwei Einlässe: einen für den
konstanten Argon-Strom und einen für die Zufuhr des Präkursors. In Abbildung 5.2 ist dieses
Modell abgebildet.
Abbildung 5.2.: Halbmodell für erste Untersu-
chungen
Abbildung 5.3.: Aufbau der Gasdusche
Mit Hilfe des Halbmodells wird auch der Einfluss der zur Anlage gehörenden Gasdusche
auf das Strömungsfeld und die Präkursorkonzentration untersucht. Die Gasdusche ist in Ab-
bildung 5.3 dargestellt. Die Gasdusche ist eine 3 mm dicke Lochplatte mit 102 Löchern
(dLoch = 5 mm). Mit dem Halbmodell werden außerdem numerische Untersuchung zur ört-
lichen und zeitlichen Diskretisierung sowie der automatischen Zeitschrittweitenregulierung




Zur korrekten Abbildung der Prozesse innerhalb des Reaktors wird nach Abschluss der Vor-
untersuchung ein Vollmodell der Reaktorkammer verwendet. Dieses ist in Abbildung 5.4 dar-
gestellt.
Abbildung 5.4.: Vollmodell des Reaktorraumes
In diesem Modell entspricht die Einlassanordnung der realen Anordnung am Reaktor. Da
nur drei der acht vorhandenen Einlässe verwendet werden, werden auch nur diese modelliert.







Abbildung 5.5.: Einlasskonfiguration des Vollmodells
Der reine Argon-Strom läuft permanent während aller ALD-Schritte. Das TMA-Argon-Gemisch
wird nur während des ersten Dosierschrittes (Schritt 1) dem Reaktorraum zugeführt. Das




Zur Vernetzung des Berechnungsgebietes wird das automatische Vernetzungswerkzeug der
Software Cfd-Geom verwendet. Das Vernetzungswerkzeug erzeugt ein unstruktiertes Netz
aus Tetraedern und Hexaedern. Zur besseren Auflösung des Reaktorraumes über der Wafer-
oberfläche wird hier eine Grenzschichtvernetzung verwendet. Es ist darauf zu achten, dass das
Rechengitter in Bereichen hoher Gradienten (Einlass, Auslass, Wand) eine feine Vernetzung
aufweist. In Abbildung 5.6 ist exemplarisch das Rechengitter auf der Symmetriefläche des
Abbildung 5.6.: Rechengitter auf der Symmmetriefläche des Halbmodells
Halbmodells abgebildet. Es ist deutlich die Grenzschichtvernetzung sowie die feine Vernet-
zung am Ein- und Auslassbereich und den Wandbereichen mit hohen Gradienten erkennbar.
Das Rechengitter des Halbmodells besteht aus 865.656 Zellen und das Rechengitter des Voll-
modells aus 2.029.849 Zellen.
5.3 rand- und anfangsbedingungen
Zur Lösung des Strömungsproblemes sind Angaben zu den Bedingungen an allen Rändern des
Berechnungsgebietes notwendig. Bei transienter Berechnung ist zusätzlich die Angabe einer
Anfangsbedingung notwendig.












Abbildung 5.7.: Randbedingungen des Reaktormodells
Die Einlässe sind Massenstromeinlässe und werden durch Angabe der Temperatur und des
vorhandenen Massenstromes spezifiziert. Zur Berechnung der Gasdichte ist die Angabe des
anliegenden Druckes notwendig. Die Werte für die drei Einlässe sind in Tabelle 5.2 angegeben.
Die Drücke sind Druckdifferenzen zum Prozessdruck von 9,5 Pa.
Tabelle 5.2.: Randbedingungen an den Einlässen
Einlass T in ◦C p in Pa Massenstrom in sccm
Argon 50 155,6 100
TMA-Argon 50 109,7 57,77
Wasser-Argon 80 118,6 62,44
Der Auslass ist ein Druckauslass, welcher durch Angabe des anliegenden Druckes und der
Temperatur und der Zusammensetzung einer möglichen Rückströmung beschrieben wird. Am
Auslass liegt der Prozessdruck von 9,5 Pa an. Als mögliche Rückströmung wird reines Argon
mit einer Temperatur von 50 ◦C angegeben.
Die Wände werden gemäß Abbildung 5.7 als isotherme oder adiabate Wände vorgegeben.
Die vorliegende Knudsen-Zahl beträgt 0,0124 und ist somit größer als 0,01. Es handelt sich
eigentlich um eine Gleitströmung (vergleiche Tabelle 3.1). Da die Knudsen-Zahl nur wenig
größer als 0,01 ist, wird die Strömung in dieser Simulation noch als Kontinuumsströmung
betrachtet. Es gilt die Stokessche Haftbedingung an allen Wänden: uWand = 0.
Im Bereich des Wafers kommen noch die Oberflächenreaktionen als Randbedingung hinzu.
Diese werden in Abschnitt 5.5 genauer beschrieben.
Die verwendeten Anfangsbedingungen sind abhängig von dem verwendeten Simulationsmo-




Zur Durchführung der Simulation ist die Eingabe der Stoffwerte aller beteiligter Gase notwen-
dig. Dies geschieht über den Databasemanager, welcher Bestandteil des Programms Cfd-
Ace ist. Die Stoffwerte sind temperatur- und druckabhängig hinterlegt. Die Transportkoef-
fizienten werden aus dem Lennard-Jones-Potenzial des jeweiligen Gasmoleküles berechnet.
Die benötigten thermodynamische Größen werden mittels eines Polynomansatzes berechnet.
Der Databasemanager verfügt bereits über eine große Datenbank an Stoffwerten, in wel-
cher die Lennard-Jones-Parameter und die Polynomkoeffizienten hinterlegt sind, weshalb
deren manuelle Eingabe hier nicht notwendig ist.
5.5 modellierung der oberflächenreaktionen
Um die Oberflächenreaktionen beschreiben zu können, müssen Informationen zu den ablau-
fenden Reaktionsschritten sowie deren Reaktionskinetik (Reaktionskonstante k oder Haftko-
effizient s) bekannt sein. Da die Reaktionen stark temperatur- und druckabhängig sind, ist
auf eine annähernde Übereinstimmung der Prozessparameter Substrattemperatur und Druck
zwischen der verwendeten Literatur und dem Simulationsmodell zu achten. Die Simulations-
modelle verwenden eine Substrattemperatur von 200 ◦C und einen Prozessdruck von 9,5 Pa
(≈ 0,07 Torr). In der Literatur sind entsprechende Angaben zu finden. Dabei werden die Pa-
rameter der Reaktionskinetik auf unterschiedliche Weise ermittelt.
Eine Methode zur Gewinnung von Informationen zur Reaktionskinetik ist die experimen-
telle Untersuchung der vorhandenen Oberflächenspezies unter Nutzung der Infrarotspektro-
skopie.
Dillon u.a. [30] untersuchte die Oberflächenspezies der ALD von Al2O3 mittels TMA und
Wasser unter Nutzung der Fourier-Transformations-Infrarotspektroskopie. Das verwendete
Substrat besitzt hier eine Temperatur von 257 ◦C und der Prozessdruck beträgt 0,01 Torr. Zu
Beginn der Reaktion wurde eine Konzentration der Al−OH-Gruppen (Adsorptionsstellen) von
≈ 7 · 1013 OH/cm2 gemessen. Anhand der gemessenen Oberflächenspezies werden folgende
Teilschritte A und B formuliert:
A : Al−OH + Al(CH3)3 −−→ Al−O−Al(CH3)2 + CH4
B : Al−O−Al(CH3)2 + 2 H2O −−→ Al−O−Al−(OH)2 + 2 CH4
(5.2)
In Teilreaktion A reagiert das TMA unter Ligandenaustausch mit der OH-Gruppe der Substra-
toberfläche. Es entsteht Dimethylaluminium (DMA, Al(CH3)2) und CH4. Das DMA reagiert
in Teilschritt B mit zwei Wassermolekülen unter Austausch der zwei verbleibenden Methyl-
gruppen zu Al2O3 und CH4. Die berechneten Reaktionskonstanten betragen kA = 0, 0076 s−1
und kB = 0, 029 s−1. Die Teilreaktion B läuft somit ca. 3,8 mal schneller ab als Teilreaktion A.
Die korrespondierenden Haftkoeffizienten der Teilreaktionen betragen sA = 2, 88 · 10−7 und
sB = 2, 74 · 10−7.
Auch Soto u.a. [31] ermittelte die Reaktionskonstanten durch Messung der Oberflächenspe-
zies mit Infrarotspektroskopie. Die Experimente wurden bei einem Druck von 0,001 Torr und
einer Substrattemperatur von 57 ◦C durchgeführt. In dieser Untersuchung wurden 1 · 1015
Adsorptionstellen/cm2 angenommen. Anhand der beobachteten Oberflächenspezies wird die
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Reaktion B in zwei Teilreaktionen B1 und B2 unterteilt, wodurch hier der schrittweise Aus-
tausch der zwei Methylgruppen des DMA berücksichtigt wird.
A : Al−OH + Al(CH3)3 −−→ Al−O−Al(CH3)2 + CH4
B1 : Al−O−Al(CH3)2 + H2O −−→ Al−O−AlCH3 + CH4
B2 : Al−O−AlCH3 + H2O −−→ Al−O−Al−(OH)2 + CH4
(5.3)
In Reaktion B1 entsteht aus DMA durch Ligandenaustausch einer Methylgruppe mit einem
Wassermolekül Monomethylaluminium (MMA, ALCH3) und CH4. In Reaktion B2 reagiert
die verbleibende Methylgruppe des MMA mit Wasser und es entsteht Al2O3 und CH4. Die
resultierenden Reaktionskonstanten werden in Abhängigkeit des Druckes angegeben:
kA = 0, 35 Torr−1s−1 (sA ≈ 0, 01),
kB1 = 0, 12 Torr−1s−1 (sB1 ≈ 0, 25) und
kB2 = 0, 004 Torr−1s−1 (sB2 ≈ 0, 009).
Die genannte Reaktionskonstante der Teilreaktion B1 wurde später durch Travis u.a. [32] kor-
rigiert und mit kB1 = 0, 12 · 10−6 Torr−1s−1 angegeben. Es ist anzunehmen, dass der Faktor
10−6 bei allen Reaktionskonstanten vergessen wurde. Die Haftkoeffizienten verringern sich
dann ebenfalls um diesen Faktor und haben dann eine ähnliche Größenordnung wie in Dillon
u.a..
Eine weitere Möglichkeit der Herleitung der Reaktionskinetik wird durch Travis u.a. [32]
gegeben. Anhand theoretischer Betrachtungen wird hier eine Formel zur Berechnung der Re-
aktionskonstante angegeben, welche die Temperatur- und Druckabhängigkeit der Reaktions-
konstante berücksichtigt. Durch Vergleich mit experimentellen Ergebnissen (auch von Soto
u.a.) werden die Ergebnisse validiert. Eine solch komplexe Eingabe der Reaktionskonstante
ist in der Software Cfd-Ace nicht vorgesehen und müsste mit einer User Subroutine reali-
siert werden. Da diese Methode aufgrund ihrer Komplexität im Rahmen dieser Arbeit nicht
implementiert wird, soll sie hier nicht detaillierter beschrieben werden.
Eine weitere Möglichkeit der Bestimmung der Reaktionskinetik ist die Simulation des Pro-
zesses mit anschließendem Abgleich mit experimentellen Ergebnissen. Dabei wird meist eine
Parameterstudie des Haftkoeffizienten durchgeführt und mit dem gemessenen Verlauf der
Schichtdicke in Mikrostrukturen verglichen. Das Simulationsergebnis, welches mit dem expe-
rimentellen Ergebnis übereinstimmt liefert den Haftkoeffizienten dieser Reaktion.
Prechtl u.a. [33] hat die Reaktion einer Aluminiumoberfläche mit TMA und Wasser unter-
sucht. Die Haftkoeffizienten wurden durch quantenmechanische Simulation unter Anwendung
der Dichtefunktionaltheorie berechnet. Leider wurden keine Angaben zur Prozesstemperatur
oder dem Prozessdruck gemacht. Auch ist zu beachten, dass hier AlO statt Al2O3 abgeschie-
den wird. Für die Teilreaktion A mit TMA wird ein Haftkoeffizient von sA = 0, 1−0, 9 angege-
ben. Der Haftkoeffizient der Teilreaktion B mit Wasser beträgt sB = 0, 01− 0, 1. Des Weiteren
hat Prechtl ein Feature-Scale-Modell erstellt. Durch eine Parameterstudie des Haftkoeffizien-
ten und den Abgleich mit dem gemessenen Schichtdickenverlauf einer Trench-Struktur wurde
mit diesem Modell der Haftkoeffizient für die Teilreaktion von A sA = 0, 1 ermittelt.
Auch Dendooven u.a. [34] hat den Haftkoeffizienten durch Simulation und anschließen-
dem Abgleich mit experimentellen Ergebnissen ermittelt. Das beschriebene Modell basiert
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auf der kinetischen Gastheorie und implementiert den Haftkoeffizient in Abhängigkeit des
Bedeckungsgrades (Gleichung 4.9). Die Substrattemperatur beträgt hier 200 ◦C und der Pro-
zessdruck 0,35 Pa. Dendooven hat nur den Haftkoeffizient des Teilschrittes A untersucht.
Den besten Abgleich mit experimentellen Ergebnissen liefert dabei ein Starthaftkoeffizient
von s0,A = 0, 1.
Die Angaben zur Reaktionskinetik der ALD von Al2O3 mittels TMA und Wasser unter-
scheiden sich teilweise stark. Die durch Dillon u.a. und Soto u.a. gewonnenen Haftkoeffizienten
sind sehr gering im Vergleich zu den durch Simulation ermittelten Angaben von Prechtl u.a.
und Dendooven u.a..
Für die Implementierung der Oberflächenreaktionen wird die Reaktionskinetik durch Haft-
koeffizienten in Cfd-Ace eingegeben. Es wird auch die stufenweise Reaktion der Methylgrup-
pen und die Entstehung der Zwischenprodukte DMA und MMA berücksichtigt. Die gewählten
Teilreaktionen A und B lauten:
A : 2 Al(CH3)3 + 3 Al−OH −−→ Al−O−Al−(CH3)2 + (Al−O)2−Al−CH3 + 3 CH4
B : 3 H2O + Al−(CH3)2 + Al−CH3 −−→ 2 Al−(OH)3 + 3 CH4
(5.4)


























Abbildung 5.8.: Schema der gewählten Oberflächenreaktionen (gemäß [35])
Mit den gewählten Reaktionen wird auch automatisch die Stöchiometrie berücksichtigt.
Um die Stöchiometrie von Al2O3 zu erhalten müssen 1,5 OH-Gruppen mit einem Al-Atom
reagieren [36–38]. Bei Bildung von DMA reagiert eine OH-Gruppe mit einem Al-Atom und
bei Bildung von MMA reagieren zwei OH-Gruppen mit einem Al-Atom, was im Mittel 1,5
OH-Gruppen pro Al-Atom liefert.
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5.6 modelle zur transienten simulation
Zur Simulation des ALD-Prozesses werden 2 Modelle verwendet, Modell 1 und Modell 2. Mit
jedem Modell werden die 4 ALD-Schritte simuliert:
• Schritt 1 - erster Dosierschritt, TMA Dosierung,
• Schritt 2 - erster Spülschritt,
• Schritt 3 - zweiter Dosierschritt, H2O Dosierung,
• Schritt 4 - zweiter Spülschritt.
5.6.1 Modell 1
Das Simulationsmodell 1 verwendet die bereits beschriebene Halbmodellgeometrie. Es gilt
zusätzlich zu den Randbedingungen in Abschnitt 5.3 noch die Symmetrierandbedingung an
der Symmetriefläche des Reaktors.











Abbildung 5.9.: Simulationsablauf Modell 1
In diesem Modell sind noch keine Oberflächenreaktionen implementiert. Vielmehr sollen
mit dieser Simulation Voruntersuchungen durchgeführt werden. Es werden die Spülschritte
(Schritt 2 und 4) genauer untersucht, weshalb nur diese zeitlich aufgelöst werden. Die Dosier-
schritte (Schritt 1 und 3) werden nur stationär gerechnet und dienen dann als Startlösung
für die Spülschritte. Mit diesem Simulationsmodell werden die beiden Teilzyklen (Dosierung
und Spülung von TMA; Dosierung und Spülung von Wasser) separat betrachtet; eventuel-
le TMA-Reste nach Schritt 2 werden nicht in den Schritten 3 und 4 berücksichtigt. Durch
Vernachlässigung des Präkursorverbrauchs durch die Oberflächenreaktionen sind die Präkur-
sorkonzentrationen nach den Dosierschritten hier höher als die tatsächliche Präkursorkonzen-
trationen. Die mit diesem Modelle ermittelten Spülzeiten sind somit länger als die tatsäch-
lichen Zeiten; sie bilden eine Obergrenze. Mit diesem Modell können daher die notwendigen
Spülzeiten kostengünstig abgeschätzt werden.
5.6.2 Modell 2
Das Simulationsmodell 2 verwendet die Vollmodellgeometrie aus Abschnitt 5.2. Mit diesem
Simulationsmodell werden alle ALD-Teilschritte transient gerechnet (ohne Berücksichtigung
der Oberflächenreaktionen). Zur Ermittlung des Strömungsfeldes innerhalb des Reaktors wird
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eine Ausgangslösung stationär berechnet. Dabei ist nur der reine Argon-Zufluss aktiv. Die
einzelnen Teilschritte sind im Modell 2 alle miteinander verbunden. In Abbildung 5.10 ist der











Abbildung 5.10.: Simulationsablauf Modell 2
Die Pfeile verdeutlichen, dass die Lösung der vorhergehenden (linken) Simulation jeweils
als Startlösung für die neue (rechte) Simulation genutzt wird. In diesem Modell wird auch der
verbleibende TMA-Rest nach Schritt 2 in den Schritten 3 und 4 berücksichtigt. Im Vergleich
zu Modell 1 bildet dieses Modell den realen Prozess besser ab, es benötigt aber wegen der
doppelten Anzahl an transienten Schritten und der mehr als doppelt so großen Zellenanzahl





Im Folgenden werden die verwendeten Diskretisierungsverfahren und deren Einfluss auf das
Berechnungsergebnis untersucht. Zur Durchführung der Tests wird das Modell 1, Teilschritt 2
verwendet. Wegen des hohen Rechenzeitbedarfs wird jeweils nur 0,1 s Spülung simuliert. Als
Erstes wird die automatische Zeitschrittweitenregulierung in Cfd-Ace+ untersucht. Anhand
erster Berechnungsergebnisse wurden Unzulänglichkeiten dieser festgestellt. Anschließend wer-
den mögliche Verfahren zur örtlichen und zeitlichen Diskretisierung untersucht. Dabei werden
exemplarisch die Werte im Zentrum des Wafers ausgewertet.
Einfluss der Zeitschrittweite
Die Zeitschrittweite kann in Cfd-Ace+ auf verschiedene Weise definiert werden. Es besteht
die Möglichkeit eine konstante Zeitschrittweite vorzugeben, welche während der ganzen Rech-
nung unverändert bleibt. Auch kann die Zeitschrittweite durch eine User Subroutine berech-
net werden. Eine weitere Möglichkeit ist die automatische Zeitschrittweitenregulierung. Dabei
wird eine minimale, eine maximale und eine Startzeitschrittweite vorgegeben. Die minimale
Zeitschrittweite ∆tmin und die maximale Zeitschrittweite ∆tmax bilden die Unter- bzw. Ober-
grenze für die automatisch generierte Zeitschrittweite. Die Startzeitschrittweite ∆tStart ist
die Zeitschrittweite des ersten Zeitschrittes. Die Zeitschrittweiten der folgenden Zeitschritte
∆tneu werden in Abhängigkeit der Änderung des Geschwindigkeitsfeldes während des vorher-


























∆t Zeitschrittweite des vorhergehenden Zeitschrittes
N Anzahl der Knoten im Berechnungsgebiet
Verändert sich das Strömungsfeld nur gering, wachsen die Zeitschrittweiten schnell an. Wenn
der Stofftransport durch Konvektion erfolgt, wird dieser durch die Zeitschrittweitenregulie-
rung gut aufgelöst. Erfolgt der Stofftransport jedoch auch durch Diffusion, kann es bei geringer
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Änderung des Strömungsfeldes durch zu große Zeitschritte zu einer ungenügenden zeitlichen
Auflösung kommen.
Zur Untersuchung der automatischen Zeitschrittweitenregulierung wurde die maximale Zeit-
schrittweite ∆tmax variiert. Es wurden maximale Zeitschrittweiten von 10−2 s, 10−3 s, 10−4 s
und 10−5 s untersucht. Da die maximalen Zeitschrittweiten 10−4 s und 10−5 s die gleichen
Ergebnisse liefern, sind in Abbildung 6.1 lediglich die Ergebnisse für 10−2 s, 10−3 s und 10−4 s
abgebildet. Abbildung 6.1 zeigt den zeitlichen Verlauf des TMA-Stoffmengenanteils während






























Abbildung 6.1.: Einfluss der maximalen Zeitschrittweite ∆tmax auf das Berechnungsergebnis
Mit der anfangs gewählten maximalen Zeitschrittweite von 10−2 s wird der vorhandene
TMA-Stoffmengenanteil stark überschätzt. Zur optimalen zeitlichen Auflösung ist eine maxi-
male Zeitschrittweite von 10−4 s notwendig. Eine solche Verkleinerung der maximalen Zeit-
schrittweite führt jedoch zu einem starken Anstieg der benötigten Rechenzeit. In Tabelle 6.1
sind die benötigten Rechenzeiten angegeben.
Tabelle 6.1.: Vergleich der maximalen Zeitschrittweite (Rechnung für 0,1 s Spülung, örtliche
Diskretisierung mit Upwind-Verfahren erster Ordnung, zeitliche Diskretisierung
mit Crank-Nicolson-Verfahren)
∆tmax Zeitschritte benötigte χ(TMA) im Waferzentrum CFL
Rechenzeit nach 0,1 s Spülung
10−2 s 78 4 h 0,015497 740
10−3 s 149 7,2 h 0,011748 74
10−4 s 1030 48,7 h 0,010781 7,4
Für eine optimale zeitliche Auflösung ist sehr viel Rechenzeit erforderlich. Mit ∆tmax =
10−4 s ist für das kleinere Halbmodell, ohne chemischen Reaktionen für eine Spüldauer von
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nur 0,1 s eine Rechenzeit von rund 2 Tagen notwendig. Es ist deutlich, dass mit der vorhan-
denen Rechenleistung eine optimale zeitliche Auflösung einer mehrere Sekunden dauernden
Teilschrittfolge praktisch nicht umsetzbar ist. Aufgrund der begrenzten Rechenleistung und
des begrenzten zeitlichen Umfangs dieser Bachelorarbeit wird im Folgenden eine maximale
Zeitschrittweite von 10−3 s verwendet. Mit dieser Zeitschrittweite werden die vorhandenen
Präkursorstoffmengenanteile in der Umgebung des Waferzentrums um ca. 9 % überschätzt .
Alle folgenden Berechnungen werden mit einer maximalen Zeitschrittweite von 10−3 s durch-
geführt.
Örtliche Diskretisierung
Die örtliche Diskretisierung kann mit Hilfe des Upwind-Verfahrens erster und zweiter Ord-






























Abbildung 6.2.: Einfluss der örtlichen Diskretisierung auf das Berechnungsergebnis
In Abbildung 6.2 ist deutlich zu erkennen, dass kein großer Unterschied zwischen den Berech-
nungsergebnissen bei Verwendung verschiedener örtlicher Diskretisierungsverfahren besteht.
Bei Verwendung des Upwind-Verfahrens zweiter Ordnung und des zentralen Differenzenquo-
tienten ergibt sich ein leicht geringerer Präkursorstoffmengenanteil als bei Verwendung des
Upwind-Verfahrens erster Ordnung. Wie Tabelle 6.2 zu entnehmen ist, beträgt der prozen-
tuale Unterschied zwischen den Ergebnissen des Upwind-Verfahrens zweiter Ordnung bzw.
des zentralen Differenzenquotienten gegenüber dem Upwind-Verfahren erster Ordnung nach
0,1 s Spülung jedoch nur 0,6 % bzw. 0,5 %. Die benötigte Rechenzeit bei Verwendung eines
Diskretisierungsverfahrens zweiter Ordnung ist erwartungsgemäß größer. Da die Verfahren
zweiter Ordnung trotz größerer Rechenzeit keine merklich besseren Ergebnisse erzielen, wird
weiterhin das Upwind-Verfahren erster Ordnung zur örtlichen Diskretisierung verwendet.
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Tabelle 6.2.: Vergleich der örtlichen Diskretisierungsverfahren (Rechnung für 0,1 s Spülung,
zeitliche Diskretisierung mit Crank-Nicolson-Verfahren, ∆tmax = 10−3 s)
Verfahren Zeitschritte benötigte χ(TMA) im Waferzentrum
Rechenzeit nach 0,1 s Spülung
Upwind erster Ordnung 149 7,16 h 0,011748
Upwind zweiter Ordnung 153 8,01 h 0,011679
zentraler Differenzenquotient 152 7,48 h 0,011693
Zeitliche Diskretisierung
Zur Diskretisierung des transienten Termes der Erhaltungsgleichungen bietet CFD-ACE+
zwei implizite Verfahren zur Auswahl: das implizite Euler-Verfahren und das Crank-Nicolson-
Verfahren. Abbildung 6.3 zeigt den Verlauf der TMA-Stoffmengenanteile während 0, 1 s Spü-


























Vergleich der TMA-Stoffmengenanteile im Waferzentrum ∆tmax = 10−3
Crank-Nicolson
Euler
Abbildung 6.3.: Einfluss der zeitlichen Diskretisierung auf das Berechnungsergebnis
Bei Verwendung des impliziten Euler-Verfahrens ergeben sich höherere Präkursorstoff-
mengenanteile. Gemäß Tabelle 6.3 liegen sie nach 0,1 s Spülung ca. 7 % über den Ergebnissen
für das Crank-Nicolson-Verfahren.
Da das Crank-Nicolson-Verfahren ein Verfahren zweiter Ordnung ist, ist die benötig-
te Rechenzeit höher als bei Verwendung des impliziten Euler-Verfahrens (Verfahren erster
Ordnung). Die besseren Ergebnisse des Crank-Nicolson-Verfahrens rechtfertigen jedoch
den nicht zu großen zeitlichen Mehraufwand. Bei transienten Berechnungen sollte ein Verfah-




Tabelle 6.3.: Vergleich der zeitlichen Diskretisierungsverfahren (Rechnung für 0,1 s Spülung,
örtliche Diskretisierung mit Upwind-Verfahren erster Ordnung, ∆tmax = 10−3 s)
Verfahren Zeitschritte benötigte χ(TMA) im Waferzentrum
Rechenzeit nach 0,1 s Spülung
Euler 131 6,24 h 0,012579
Crank-Nicolson 149 7,16 h 0,011748
6.2 berechnungsergebnisse modell 1
Mit Hilfe des Modells 1 wurden bereits erste numerische Untersuchungen durchgeführt. Im Fol-
genden werden die Berechnungsergebnisse der einzelnen ALD-Schritte präsentiert. Anschlie-
ßend wird der Nutzen einer Gasdusche sowie der Verlauf der Präkursorstoffmengenanteile
während der Spülschritte genauer untersucht. Es werden die zu untersuchenden Größen ex-
emplarisch auf der Symmetriefläche des Halbmodells und auf der Waferoberfläche untersucht.
6.2.1 Netzanpassung
In Kapitel 6.1 wurde der Einfluss der maximalen Zeitschrittweite auf das Berechnungsergeb-
nis untersucht. Es zeigte sich, dass eine kleinere maximale Zeitschrittweite notwendig ist, was
eine wesentlich längere Rechenzeit verursacht. Deshalb wurde versucht durch eine Überarbei-
tung des bisher verwendeten Netzes die Zellenanzahl zu minimieren, um so die Rechenzeit
etwas zu verringern. Es wurden die Zellen im inneren Bereich des Reaktors überarbeiten. Die
Vernetzung im Ein- und Auslassbereich sowie im Bereich oberhalb des Wafers wurde beibe-
halten. Es konnte dadurch eine Verringerung der Zellenanzahl von 865.656 Zellen auf 616.448
Zellen erreicht werden. Das anfangs verwendete feine Rechengitter ist in Abbildung 5.6 zu
sehen. In Abbildung 6.4 ist das überarbeitete grobe Rechengitter auf der Symmetriefläche des
Halbmodells zu sehen.
Es wurde untersucht, ob die Überarbeitung des Rechengitters Einfluss auf das Berechnungs-
ergebnis hat. In Abbildung 6.5 ist der Verlauf der Stoffmengenanteile von TMA für das feine
und das grobe Rechengitter während des Teilschrittes 2 abgebildet. Die Stoffmengenanteile
von TMA zu Beginn des Spülschrittes 2 sind für das grobe Rechengitter um 4,6 % höher als
für das feine Rechengitter. Im Laufe des Spülschrittes nähern sich die Stoffmengenanteile von
TMA für beide Rechengitter an. Nach 2 s Spülung ist der Stoffmengenanteil von TMA für
das grobe Rechengitter 2,5 % geringer als für das feine Rechengitter. Bei Verwendung des gro-
ben Rechengitters verringert sich die Rechenzeit für einen Spülschritt von 2 s um 20 h auf 96 h.
Auch wenn der Fehler durch die Verwendung des groben Rechengitters in dem untersuchten
Punkt gering ist, so hat sich während der Auswertung der Ergebnissen in Bereichen außer-
halb der gut vernetzen Waferoberfläche eine wesentlich stärkere Netzabhängigkeit gezeigt.




























TMA-Stoffmengenanteil im Waferzentrum nach 2 s Spülung
Modell 1 - fein
Modell 1 - grob
Abbildung 6.5.: Vergleich der TMA-Stoffmengenanteile im Waferzentrum während des Schrit-
tes 2 für das feine und das grobe Rechengitter (∆tmax = 10−3)
6.2.2 Ergebnisse der ALD-Schritte
Die Ergebnisse der einzelnen Schritte werden auf den nächsten Seiten präsentiert. Der linke
Einlass führt in Schritt 1 und 3 das Argon-Präkursor-Gemisch und der rechte Einlass führt




In Schritt 1 des ALD-Zyklus wird der erste Präkursor (TMA) der Reaktorkammer zugeführt.
Abbildung 6.7 zeigt die sich einstellende Geschwindigkeit. Die Gase strömen mit hoher
Geschwindigkeit durch die Einlassrohre in die Reaktorkammer und werden nach Eintritt in
die Reaktorkammer durch Expansion des Gases noch einmal kurz beschleunigt. Im unteren
Reaktorbereich stellen sich wesentlich langsamer Geschwindigkeiten ein.
Abbildung 6.6.: Geschwindigkeit auf der Symmetriefläche nach Schritt 1
Um die Geschwindigkeit des Gases oberhalb des Wafers genauer zu untersuchen ist in
Abbildung 6.7 die Geschwindigkeit im Bereich 0 - 1 m/s angegeben. Des Weiteren ist das
Geschwindigkeitsfeld abgebildet. Das eingeleitete Gas strömt bis zum Wafer und dann nach
links und rechts außen in Richtung der Auslässe.
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Abbildung 6.7.: Geschwindigkeit und Geschwindigkeitsfeld auf der Symmetriefläche nach
Schritt 1
In Abbildung 6.8 ist die Temperaturverteilung nach Schritt 1 auf der Symmetriefläche
abgebildet. Durch Wärmeleitung von dem beheizten Wafer (200 ◦C) an die angrenzenden
Gasschichten wird ein Großteil des Reaktorbereiches erwärmt. Unterhalb der Einlasse erfolgt
eine Abkühlung der einströmenden Gase durch adiabate Expansion. Das Temperaturfeld sieht
für alle Teilschritte sehr ähnlich aus und wird deshalb im Weiteren nicht genauer betrachtet.
Abbildung 6.8.: Temperatur auf der Symmetriefläche nach Schritt 1
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Abbildung 6.9 zeigt die Druckverteilung auf der Symmetriefläche des Reaktors nach Schritt
1. Die größten Druckdifferenzen treten wie erwartet in den Einlassrohren auf. Innerhalb des
unteren Reaktorraumes ist nur eine sehr geringe Druckdifferenz zu verzeichnen (0,3 Pa).
Abbildung 6.9.: Druck auf der Symmetriefläche nach Schritt 1
In Abbildung 6.10 ist der TMA-Stoffmengenanteil auf der Symmetriefläche nach Schritt 1
gezeigt. Innerhalb des linken Einlasses ist der maximale Stoffmengenanteil von χmax(TMA) ≈
0, 135 vorhanden. Bedingt durch die exzentrischen Einlässe ist der Stoffmengenanteil von
TMA in der linken Reaktorhälfte merklich höher als in der rechten. Auf der Waferoberfläche
ergibt sich ein maximaler TMA-Stoffmengenanteil von χ(TMA) = 0, 0317 (siehe Abbildung
6.18).
Abbildung 6.10.: TMA-Stoffmengenanteil auf der Symmetriefläche nach Schritt 1
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Schritt 2 - erster Spülschritt
In Schritt 2 des ALD-Zyklus erfolgt der erste Spüldurchgang. Der resultierende TMA-Stoffmengenanteil
auf der Symmetriefläche ist in Abbildung 6.11 zu sehen. Nach 2 s Spülung beträgt der verblei-
bende maximale TMA-Stoffmengenanteil χ(TMA) = 2, 215 · 10−5. Dies entspricht lediglich
0,016 % des Eingangsstoffmengenanteils von TMA in Schritt 1 (χmax(TMA) ≈ 0, 135).
Abbildung 6.11.: TMA-Stoffmengenanteil auf der Symmetriefläche nach Schritt 2
Der verbleibende TMA-Stoffmengenanteil ist in der linken Hälfte merklich höher als in
der rechten Hälfte. Ursache hierfür ist die Position des Argon-Einlasses (links) und das sich
einstellende Geschwindigkeitsfeld (siehe Abbildung 6.12).




Schritt 3 - H2O Dosierung
In Schritt 3 des ALD-Zyklus wird der zweite Präkursor (H2O) der Reaktorkammer zugeführt.
Abbildung 6.13 zeigt den H2O-Stoffmengenanteil auf der Symmetriefläche nach Schritt 3.
Abbildung 6.13.: H2O-Stoffmengenanteil auf der Symmetriefläche nach Schritt 3
Innerhalb des linken Einlasses ist der maximale H2O-Stoffmengenanteil von χmax(H2O) =
0, 199 vorhanden. Wasser verteilt sich wesentlich langsamer im Reaktorraum als TMA (verglei-
che Abbildung 6.10). Auf der Waferoberfläche ergibt sich ein maximaler H2O-Stoffmengenanteil
von χ(H2O) = 0, 023 was 11,5 % des Eingangsstoffmengenanteils von Wasser entspricht (siehe
Abbildung 6.14).
Abbildung 6.14.: H2O-Stoffmengenanteil auf der Waferoberfläche nach Schritt 3
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Schritt 4 - zweiter Spülschritt
In Teilschritt 4 des ALD-Zyklus erfolgt der zweite Spüldurchgang. Der resultierende H2O-
Stoffmengenanteil auf der Symmetriefläche des Halbmodells ist in Abbildung 6.15 abgebildet.
Abbildung 6.15.: H2O-Stoffmengenanteil auf der Symmetriefläche nach Schritt 4
Nach 2 s Spülung beträgt der verbleibende maximale H2O-Stoffmengenanteil nur χ(H2O) =
1, 93 · 10−4, was 0,097 % des Eingangsstoffmengenanteils von Wasser entspricht. In Abbildung
6.16 ist der verbleibende H2O-Stoffmengenanteil auf der Waferoberfläche nach 2 s Spülung
abgebildet. Der maximale H2O-Stoffmengenanteil beträgt hier χ(H2O) = 1, 87 · 10−4, was
0,094 % des Eingangsstoffmengenanteils von Wasser entspricht.
Abbildung 6.16.: H2O-Stoffmengenanteil auf der Waferoberfläche nach Schritt 4
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6.2.3 Untersuchung des Einflusses der Gasdusche
Die ALD-Anlage wird standardmäßig mit einer Gasdusche geliefert. Da jedoch der Nutzen
der Gasdusche bei einem ALD-Prozess mit sehr geringem Prozessdruck fragwürdig ist, wird
mit Modell 1 der Einfluss der Gasdusche untersucht.
In Abbildung 6.10 ist der Stoffmengenanteil von TMA auf der Symmetriefläche nach Schritt
1 dargestellt.
Abbildung 6.17.: TMA-Stoffmengenanteil auf der Symmetriefläche nach Schritt 1 unter Ver-
wendung der Gasdusche
Der resultierende Stoffmengenanteil von TMA nach Schritt 1 des Modells 1 unter Ver-
wendung der Gasdusche ist in Abbildung 6.17 abgebildet. In beiden Ergebnissen ist, be-
dingt durch die Einlassanordnung, ein höherer TMA-Stoffmengenanteil in der linken Reak-
torhälfte erkennbar. Die verwendete Gasdusche behindert den Präkursorstrom, weshalb der
TMA-Stoffmengenanteil oberhalb des Wafers hier wesentlich geringer ist. Gleichzeitig ist kei-
ne homogenere Verteilung des Präkursors erkennbar. Abbildungen 6.18 und 6.19 zeigen den
TMA-Stoffmengenanteil auf der Waferoberfläche nach Schritt 1 und Abbildungen 6.20 und
6.21 zeigen den TMA-Stoffmengenanteil auf der Waferoberfläche nach Schritt 2.
Es ist deutlich der Unterschied des TMA-Stoffmengenanteils zwischen den Ergebnissen
für die Modelle ohne und mit Gasdusche erkennbar. Für das Modell ohne Gasdusche ergibt
sich ein maximaler TMA-Stoffmengenanteil nach Schritt 1 von χ(TMA) = 0, 0317 auf der
Waferoberfläche, dies entspricht 23,5 % des TMA-Eingangsstoffmengenanteils. Für das Mo-
dell mit Gasdusche ergibt ist nur ein maximaler TMA-Stoffmengenanteil nach Schritt 1 von
χ(TMA) = 0, 021, was 15,6 % des TMA-Eingangsstoffmengenanteils entspricht. Auch zeigen




















In Tabelle 6.4 sind die maximalen Stoffmengenanteile auf der Waferoberfläche der Modelle
ohne und mit Gasdusche für Schritt 1 und Schritt 2 angegeben. Die prozentualen Angaben
sind bezogen auf den TMA-Eingangsstoffmengenanteil von χmax(TMA) ≈ 0, 135.
Tabelle 6.4.: Vergleich der Berechnungsergebnisse für Modell 1 ohne und mit Gasdusche
Schritt 1 Schritt 2
ohne mit ohne mit
Gasdusche Gasdusche Gasdusche Gasdusche
χ (TMA) 0,0317 0,021 2, 11 · 10−5 2, 04 · 10−5
(Wafer) (23,5 %) (15,6 %) (0,16 %) (0,15 %)
In Abbildung 6.22 ist der zeitliche Verlauf des Stoffmengenanteils von TMA während des






















Vergleich der TMA-Stoffmengenanteile im Waferzentrum
ohne Gasdusche
mit Gasdusche
Abbildung 6.22.: Verlauf des TMA-Stoffmengenanteils im Waferzentrum während Schritt 2
Der TMA-Stoffmengenanteil für das Modell mit Gasdusche ist anfangs im Waferzentrum
wesentlich geringer als für das Modell ohne Gasdusche. Im Laufe des Spülschrittes gleichen
sich die Stoffmengenanteile jedoch an. Es sind somit bei Verwendung der Gasdusche keine
längeren Spülzeiten notwendig.
Als Ergebnis dieser Untersuchung kann die Verwendung der Gasdusche in der vorliegenden
Konfiguration nicht empfohlen werden. Die Gasdusche behindert den Präkursortransport,
weshalb bei Verwendung der Gasdusche längere Dosierzeiten notwendig sind. Gleichzeitig
wird durch die Gasdusche keine homogenere Präkursorverteilung im Reaktorraum erzielt.
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6.2.4 Untersuchung der Spülzeiten
Für einen optimalen Prozessablauf sind ausreichende Spülzeiten zwingend notwendig.
Der zeitliche Verlauf der Stoffmengenanteile des jeweiligen Präkursors für Schritt 2 und 4 ist



















Vergleich der TMA/H2O-Stoffmengenanteile im Waferzentrum
Schritt 2 (TMA)
Schritt 4 (H2O)


















Vergleich der TMA/H2O-Stoffmengenanteile im Waferzentrum
Schritt 2 (TMA)
Schritt 4 (H2O)
Abbildung 6.24.: Verlauf der Stoffmengenanteile im Waferzentrum während Schritt 2 und 4
in logarithmischer Darstellung (ohne Gasdusche)
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Die Stoffmengenanteile nehmen für beide Schritte anfangs stark ab und zeigen dann einen
exponentiellen Verlauf. Der Stoffmengenanteil von Wasser sinkt anfangs stärker als der TMA-
Stoffmengenanteil und flacht dann aber stark ab. Nach 2 s Spülung beträgt der Stoffmengen-
anteil von TMA (Schritt 2) noch 1, 25 · 10−5 und der Stoffmengenanteil von Wasser (Schritt
4) noch 1, 58 · 10−4. In Abbildung 6.23 ist im Verlauf des Stoffmengenanteils von Wasser ein
deutlicher Knick erkennbar. Dies kann ein Hinweis auf eine unzureichende zeitliche Auflösung
sein. Da Wasser sich langsamer im Reaktorraum verteilt, ist eine feinere zeitliche Diskretisie-
rung dieses Prozessschrittes notwendig.
Ob die verbleibenden Moleküle der Präkursoren die folgenden ALD-Schritte beeinflussen,
muss durch Simulation unter Verwendung der implementierten Oberflächenreaktionen geklärt
werden. Da die Stoffmengenanteile jedoch sehr gering sind, kann davon ausgegangen werden,
dass eine Spülzeit von 2 s für beide Spülschritte ausreichend ist.
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6.3 berechnungsergebnisse modell 2
Mit dem Simulationsmodell 2 wird der gesamte Reaktorraum simuliert. Es wird dabei die
reale Einlasskonfiguration der drei Einlässe verwendet (vergleiche Abbildung 5.5).
6.3.1 Ergebnisse der ALD-Schritte (mit ∆tmax = 10−2)
Das Modell 2 wurde vor Bekanntwerden der Probleme mit der automatischen Zeitschrittwei-
tenregulierung mit einer maximalen Zeitschrittweite von ∆tmax = 10−2 gerechnet. Da die
Neuberechnung des ALD-Zyklus mit der neuen Zeitschrittweite aufgrund des großen Rechen-
bedarfs nicht mehr durchgeführt werden konnte, werden in Abschnitt A.1 die Ergebnisse
der ersten Rechnung präsentiert. Diese Berechnungen liefern höhere Stoffmengenanteile der
Präkursoren als tatsächlich vorliegen (siehe Abschnitt 6.1). Die räumliche Verteilung der Prä-
kursoren ist jedoch qualitativ richtig und wird deshalb präsentiert.
6.3.2 Netzanpassung
Das Modell 2 wurde ähnlich wie das Modell 1 überarbeitet, um durch eine Verringerung der
Zellenanzahl die Rechenzeit zu verringern. Es erfolgte eine Verringerung der Zellenanzahl
von 2.029.849 Zellen (Rechengitter 1) auf 1.623.537 Zellen (Rechengitter 2). Es wurden nur
die Zellen im Reaktorinnenraum vergrößert. Auf der Waferoberflächer erfolgte sogar eine
Verfeinerung des Rechengitters, da das Rechengitter 1 das Berechnungsgebiet hier nicht fein
genug auflöste.
Das Rechengitter 1 ist in Abbildung 6.25 exemplarisch auf der Waferoberfläche abgebil-
det. Für dieses Rechengitter wurde das Halbmodell an seiner Symmetriefläche gespiegelt. Die
Abbildung 6.25.: Rechengitter 1 des Simulationsmodells 2 auf der Waferoberfläche
verbliebenen Kanten und Punkte der Symmetriefläche haben durch den automatischen Ver-
netzer zu einem feineren Netz in diesem Bereich geführt. Diese zusätzlichen Zellen wurden
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im Rechengitter 2 entfernt. Das Rechengitter 2 ist in Abbildung 6.26 exemplarisch auf der
Waferoberfläche abgebildet.
Abbildung 6.26.: Rechengitter 2 des Simulationsmodells 2 auf der Waferoberfläche
In Abbildung 6.27 ist der zeitliche Verlauf der TMA-Stoffmengenanteile im Waferzentrum
während des Schrittes 1 abgebildet. Es werden die bisherigen Ergebnisse des Gitters 1 und der



























TMA-Stoffmengenanteil im Waferzentrum nach 0,5 s TMA-Dosierung
Modell 2, Gitter 1, ∆tmax = 10−2
Modell 2, Gitter 2, ∆tmax = 10−2
Modell 2, Gitter 2, ∆tmax = 10−3
Abbildung 6.27.: Vergleich der TMA-Stoffmengenanteile im Waferzentrum während des
Schrittes 1 für die Rechengitter 1 und 2
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Durch die feinere zeitliche Diskretisierung wird der Präkursortransport besser aufgelöst.
Es ergibt sich ein höherer TMA-Stoffmengenanteil im Waferzentrum nach Schritt 1. Wie der
höhere TMA-Stoffmengenanteil den resultierenden TMA-Stoffmengenanteil nach Schritt 2 be-
einflusst ist noch zu untersuchen.
Durch die feinere zeitliche Diskretisierung erhöht sich jedoch auch der Rechenbedarf er-
heblich. Bei Verwendung des Rechengitters 1 mit einer maximalen Zeitschrittweite von 10−2
benötigt der Schritt 2 eine Rechenzeit von rund 1,5 Tagen. Für das Rechengitter 2 mit einer




ZUSAMMENFASSUNG UND AUSBL ICK
In der vorliegenden Arbeit wurden erste Untersuchungen zur Atomlagenabscheidung von Alu-
miniumoxid mittels Trimethylaluminium und Wasser unter Verwendung der kommerziellen
Simulationssoftware Cfd-Ace+ durchgeführt. Motivation hierfür waren am ENAS durchge-
führte experimentelle Versuche, welche keinen optimalen ALD-Prozess zeigten.
Es wurde ein CFD-Modell der Reaktorkammer erstellt. Besonders wichtig hierbei war die
Identifikation und Implementierung der Oberflächenreaktionen. In der Literatur sind dazu
teilweise widersprüchliche Angaben zur Reaktionskinetik der Prozesse zu finden.
Während der Durchführung erster transienter Rechnungen wurden Unzulänglichkeiten der
verwendeten automatischen Zeitschrittweitenregulierung festgestellt. Eine genauere Untersu-
chung zeigte, dass eine feinere zeitliche Auflösung notwendig ist. Dadurch entstanden wesent-
lich längere Rechenzeiten als für die Simulation des ALD-Prozesses eingeplant war.
Durch Simulation wurde der Einfluss der zur ALD-Anlage gehörigen Gasdusche unter-
sucht. Es hat sich gezeigt, dass die Gasdusche den Präkursortransport behindert. Dies betrifft
den Transport des Präkursors zum Wafer während der Dosierschritte. So ergibt sich nach
dem ersten Dosierschritt bei Verwendung der Gasdusche ein um 33,8 % geringerer TMA-
Stoffmengenanteil als bei Nichtverwenden der Gasdusche. Auch konnte bei Verwendung der
Gasdusche keine homogenere Präkursorverteilung beobachtet werden. Anhand der Ergebnisse
kann deshalb die Verwendung der Gasdusche in der vorliegenden Konfiguration nicht emp-
fohlen werden.
Aufgrund der experimentellen Ergebnisse wurde vermutet, dass die Spülzeiten nicht aus-
reichend sind und deshalb ein CVD-ähnliches Verhalten beobachtet werden konnte. Anhand
der Simulationsergebnisse kann diese Vermutung nicht bestätigt werden. Nach beiden Spül-
schritten beträgt der im Reaktorraum verbleibende Stoffmengenanteil des jeweiligen Präkur-
sors weit weniger als 1 % des Eingangsstoffmengenanteils während der Dosierschritte. Die
Spülzeiten von 2 s erscheinen somit ausreichend und nicht Ursache der beobachteten Inho-
mogenitäten der experimentellen Ergebnisse. Die Inhomogenitäten können auch durch Rück-
diffusion der Präkursoren verursacht wurden sein. Außerdem ist zu berücksichtigen, dass die
Simulationsmodelle eine vereinfachte Geometrie besitzen. Es wurden vorhandene Ausbuch-
tungen (Fenster) an der Reaktoraußenwand sowie der zum Reaktorraum gehörende Bereich
unterhalb des Wafers nicht berücksichtigt. Erst eine Simulation unter Verwendung der kom-
plexen, realen Geometrie und der chemischen Reaktionen kann dies endgültig bestätigen. Die
Simulationen mit implementierten Oberflächenreaktionen konnten durch die lange Rechenzeit
und den begrenzten Umfang dieser Arbeit jedoch noch nicht durchgeführt werden.
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zusammenfassung und ausblick
Die Durchführung der Simulation unter Verwendung der bereits hinterlegten Oberflächen-
reaktionen ist Bestandteil der zukünftigen Aufgaben im Rahmen dieses Projektes. Da der
Rechenaufwand sehr groß ist, sollte vorher eine Vergrößerung der verfügbaren Hardwareres-
sourcen erfolgen. Der bisher verwendete Desktop-PC mit 8 Kernen ist für das Problem nicht
ausreichend. Des Weiteren wird vorgeschlagen die Möglichkeit der Nutzung freier Software
(OpenFoam) zu prüfen, um der Limitierung durch Lizenzen der bisher verwendeten kommer-
ziellen Software zu entgehen. Auch sollten komplexere, in der Literatur zu findende Modelle
zur Beschreibung der Reaktionskinetik verwendet werden. Die bisher verwendeten Haftkoeffi-
zienten sind weder temperatur- noch druckabhängig und berücksichtigen den Bedeckungsgrad
der Oberfläche nicht.
Mit dieser Arbeit wurden erste Erkenntnisse zum untersuchten ALD-Prozess von Al2O3
mittels TMA und Wasser gewonnen. Gleichzeitig wurde durch numerische Untersuchungen
eine tieferer Einblick in die Arbeitsweise der Simulationssoftware Cfd-Ace+ erlangt. Die in
dieser Arbeit präsentierten Ergebnisse liefern eine solide Grundlage zur weiteren Arbeit im




a.1 ergebnisse der ersten simulation des simulationsmodells 2 unter
verwendung einer maximalen zeitschrittweite von ∆tmax = 10−2
Zur Vollständigkeit werden im Folgenden die ersten Berechnungsergebnisse des Simulations-
modells 2 angegeben. Es wurde eine maximale Zeitschrittweite von 10−2 verwendet. Die Stoff-
mengenanteile der Präkursoren werden damit überschätzt, jedoch ist die Verteilung der Prä-
kursoren im Reaktorraum qualitativ richtig und wird deshalb präsentiert. Für alle folgenden
Abbildungen gilt: der obere Einlass führt das TMA-Argon-Gemisch, der linke untere Ein-
lass das reine Argon und der rechte untere Einlass das Wasser-Argon-Gemisch (vergleiche
Abbildung 5.5).
Schritt 1 - TMA Dosierung
Abbildung A.1 zeigt die Verteilung der Stoffmengenanteile von TMA auf der Waferoberfläche
nach Schritt 1.
Abbildung A.1.: TMA-Stoffmengenanteil auf der Waferoberfläche nach Schritt 1
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Bedingt durch die Einlasskonfiguration ist der TMA-Anteil im oberen Bereich des Wafers
am höchsten. Durch das sich einstellende Strömungsfeld wird das TMA nach oben gespült.
Schritt 2 - erster Spülschritt
Abbildung A.2 zeigt die Verteilung der Stoffmengenanteile von TMA auf der Waferoberfläche
nach Schritt 2.
Abbildung A.2.: TMA-Stoffmengenanteil auf der Waferoberfläche nach Schritt 2
In Schritt 2 wird das TMA vorzugsweise in den oberen rechten Bereich gespült.
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Schritt 3 - H2O Dosierung
Abbildung A.3 zeigt die Verteilung der Stoffmengenanteile von H2O auf der Waferoberfläche
nach Schritt 3.
Abbildung A.3.: H2O-Stoffmengenanteil auf der Waferoberfläche nach Schritt 3
Nach Ende des Schrittes 3 ist der Stoffmengenanteil von H2O im Bereich unterhalb des
Einlasses des Wasser-Argon-Gemisches am höchsten. Es ist sehr deutlich zu erkennen, dass
sich das Wasser noch nicht so stark auf der Waferoberfläche verteilt hat wie TMA nach Schritt
1 (vergleiche Abbildung A.1).
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Schritt 4 - zweiter Spülschritt
Abbildung A.4 zeigt die Verteilung der Stoffmengenanteile von H2O auf der Waferoberfläche
nach Schritt 4.
Abbildung A.4.: H2O-Stoffmengenanteil auf der Waferoberfläche nach Schritt 4
In Schritt 4 wird das Wasser, genau wie das TMA in Schritt 2, in die obere rechte Ecke
gespült.
Die bisherige Untersuchung des Modells 2 zeigte, dass sich während der Spülschritte die
höchste Präkursorkonzentration im oberen Bereich des Wafers einstellt. Schlussfolgerungen
können aus diesen Simulationen noch nicht gezogen werden. Berechnungen mit angepasster
Zeitschriftweite sind notwendig um belastbare Aussagen zu liefern. Auch ist ein Vergleich der
Ergebnisse mit dem Ergebnis der Experimente zum jetzigen Zeitpunkt nicht sinnvoll, da aus
den Stoffmengenanteilen der Präkursoren keine Schlüsse auf die Dicke der abgeschiedenen
Aluminiumoxidschichten gemacht werden können. Erst Rechnungen unter Verwendung von
Oberflächenreaktionen erlauben entsprechende Rückschlüsse.
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